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某ヨウ素製造工場周辺の水稲の赤枯れ原因調査（第2報）
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　〔
e一?E素による土壌汚染の実態とその除染対策一
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　耽
沚閨@紀夫・森山　　登・菅井　隆一
r　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（2mmパス，ヨウ素含有率270ppm）100g，水100m1
1・は　じ　め　に　　　　　　　　　を入れ，一定時間湛水状態とした後，コックを開けて水
県内の某ヨウ素製造工場周辺で発生した水稲の赤枯れ　　　を落す（以下，これを落水という）．実験1では1，2，
は・昨年度の調査でヨウ素による土壌汚染にその主因が　　3，4日目ごとに落水，注水を繰り返し，落水量をメス
あることが明らかになった1）・本年度の調査では，その　　シリンダーではかり，落水中のヨウ素，塩素およびその
土壌汚染の範囲と深度を把握し・また汚染地点とその周　　pHを測定した．実験皿では，実験1と同様に10，15，
辺で生育した水稲をサソプリングして水稲中ヨウ素含有　　20日目ごとに落水，注水を繰り返し，落水中のヨウ素を
量をその生育した土壌中のヨウ素含有量とともに調査　　定量したボ60日で実験をやめ，除染実験後の土壌中ヨウ
し，現地での水稲の赤枯れ発現限界値を知り土壌中ヨウ　　素含有量を求めた．　　　　　　　’
素レベルをどの程度まで低下させれぽ赤枯れが発現しな　　　落水中のヨウ化物イオンの定量方法には実験1ではヨ
くなるかを推定した・更に，汚染土を水で除染する場合　　ウ化物イオン電極法1），実験1ではJIS法2）に準じた
についての検討も行ったので報告する・　　　　　　　　四塩化炭素抽出一1／200Nチオ硫酸ナトリウム滴定法に
よった．また，実験に用いた土壌と実験皿での除汚後の
2．調査方法
2．1土壌汚染の範囲と深度
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ロート台表面土および表面から30cm，50cmの地点から土壌
し
を図一2の様にサンプリングし，風乾後，粉砕し，14メヅ
一
シュ（1．17m塒）のふるいを通し，これから0．1～0．2g 一水をポリエチレンの袋にとり，立教大学原子力研究所のト
リガH型原子炉の回転試料棚で中性子束密度5×1011n／　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　汚染土一
唐?メEcm2で10分間照射後，15～30分冷却し，　Ge（Li）半
ｱ体検出器一4，000ch波高分析器で1281（T1／2＝25分）
蕪き・．rる・・　￥驚三麟
一くだいたろ紙の441KeVのγ線を非破壊で測定した．以下の項目で
の放射化分析も同様にして行った．　　　　・ ←一 Oラスゥール
2．2　水稲の赤枯れ発現限界値 3
稲刈り前の昭和52年8月29目に水稲をその生育土壌と
ともに図一3の様にサンプリングし，水で洗って根から土
壌を取り除き，穂を切り取り，茎葉，根，土壌をそれぞ
れ別々に風乾した後粉砕した．これから0．ユ～0．2gを　　　　・　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　曹
ポリエチレンの袋に入れて放射化分析した・なお，参考 ビ｝カ
までに根，茎葉中の塩素もあわせて定量した．
2．3　水による汚染土壌の除染 一
図一1に示したような装置を用い，粉砕した汚染土壌　　　　　　　　　図一1実験装置
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土壌中ヨウ素の定量には放封化分析を用いた．塩化物　　に水稲の赤枯れが51年，52年ともに発現した・また・
イオシの定量にはチオシアン酸第二水銀比色法を用い，　　D水田の水口では，51年赤枯れが発現したが・52年に
pHの測定にはガラス電極法を用いた．　　　　　　　　は発現しなふった．これは表面土壌中ヨウ素量が51年秋
に71ppmであったが，52年には検出されなくなった
3・結果と考察　　　　　　　　　ことから説明される．この他，D水田の工場横，およ
3．1土壌汚染の範囲と深度　　　　　　　　　　　　び工場裏の水田で51年秋，52年春，秋とも表面土から
分析結果を図一2に示した．前年度の結果および2．2で　　10～20ppmのヨウ素が検出された・
述べた項目の土壌の分析結果も合わせて示した．　　　　　　次に水田土壌の深度別分析値を比較すると対照」也点で
表面土の分析値を比較すると工場より200m程度離　　は表土，30c馬50cm点でいずれもヨウ素は検出されな
れた対照」也点ではヨウ素は検出されないが，工場周辺　　かつたが，A，　B，　C水田水口では30c】叫50cm点で　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　r
ではB水田水口付近の250ppmを最高に，　A水田水口　　も検出された．　C水田中央部，　D水田，工場裏では表
で130ppm，　C水田水口付近では89ppm検出され，い　　土のみヨウ素が検出され，30，50cm点からは検出され
ずれの水田も水口から水尻方向に濃度が減ずる傾向が　　なかった・A，B，　C水田の深度別分析値では，いずれ
あった・また，工場裏からは10～20ppm程度検出され　　の地点でも深くなるに従って濃度は減少傾向にあり，
た．　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　A，B水田では特に著しい．これは，この水田での水田
表面土のヨウ素濃度の変化を水田別に見ると，A水　　水は土壌上層から下層への浸透が少ないため・水に溶け
田では，水口付近で昭和51年春270ppm程度1）だった　　たヨウ素も土壌上層から下層へ移行しにくいものと考え
ものが，その年の秋には130～150ppm　2）と約半分に減　　られる・このことは，稲作・降雨などによる自然浄化は
じたものの52年春110pp鵜秋130ppmと横ばいであ　　難しいことを示しておりA，　B水田で51年秋から52年
り，水田中央部，水尻でも52年の2回のサンプリング　　秋で土壌中ヨウ素量が減少しない原因と考えられる・
で同程度の値であpた．B水田水口付近では，51年秋　　　　3・2水稲の赤枯れ発現限界値の推定
200ppm，52年秋220～250ppmと濃度は減ずる傾向に　　　ヨウ素の過剰吸収によって発現する水稲の赤桔れはこ
ない．C水田は過去のデータがないので比較すること
はできない・これらA・B・C水田では水口付近をヰ心　　　　　　　表一1土壌及び水稲中のヨウ素，
塩素の分析結果
“『蜀↑ サンプル 土壌 根 茎　　葉
No．可視的　　元素
孖Qレベル ヨウ素ヨ州縣 ヨ州塩素
1 士 21 1102，300 386，800
巳≦⑩匝　　　　　　伽堰　　　　　　　　　　　　　　　　2 ± 19 591，100 285，700
冊十｝　・
¥
89
U7
S2
280
R90
Q30
　880
P，800
@824
37
R8
S3
5，800
S，800
S，600
県道　　　　　　　　6 十 17 1601，100 196，100
← 認D　、　　　　　　　　　　　　　　　水　　　　　　7 ± 10 1401，300 244，000
“の@D駐　　　　　　　　路　　　8 ± ND1301，100 175，600
回　　　　　　　　　ヨウ素製造工場　　　　　　　　　　　　　　　　9 士 12 93 830 174，500
圃　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　10 ± 14・ 69 980 116，400
11 柵 250 9801，100 585，900
12 料 110 5601，200 724，900
13 朴 71 400910 494，700
・・@　　　匡　ll十骨 75P30 320T10　790P，500 35P005，400V，700
匝　　　匿鯉　　国姻　　　　16 十 1104101，1001007，600
（）、51年秋　　ぐン腸年赤枯れ範囲　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　17 十 72 4101，800 636，500
口；52年春血ｪ繍課。。面撫鋤漁。。働、．　　　　18　1つの場合は表面上を不ず。
士 12 941，600 539，500
図一2地点別土壌分析結果 （単位ppm）
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れまで開田赤枯れ病に関連して研究されてきた7）．水耕
ﾍ培での発現限界値は1ppm程度とされ3），火山灰土壌 x
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　　（7尋α66）w
ては100～250ppmが発現限界6）という記述もある．　　　塁しかしながら昨年の調査Dで，ヨウ素は根中に著しく　　　婁 　　　X
｢　　　　　　　　　　　　　x
蓄積され，根中に高濃度存在しても必ずしも茎葉に高く　　　　502
なるとは限らず，地上部に移行しにくいことがわかっ o°@　㌦xた・これらのことから水稲の赤枯れ発現限界値は土壌と
ｪのヨウ素レベルから推定する方が妥当と考えられた・
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金4　　　　　　　　　　　　×赤枯れ（十～→卜）図一3にサンプリング地点を示し，表一3にサンプリソグ 　　　　　　　　　　　　　　　　　，
時の可視的被害レベルをヨウ素，塩素の分析値とともに 100　　　　　　　200PPM
上壌中ヨウ素含量示した・　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　図一5土壌中ヨウ素含量と茎葉中ヨウ素・
図一4～6に土壌・根・茎葉中ヨウ素含量間の相関性を　　　　　　　　　含量の関係　　　　　　　　　・
昨年度の調査データ1）とともに示した．図一4に示した土
壌中ヨウ素含量と根中ヨウ素含量の関係は，相関係数 　　　　　　　　　冠
0．90で比較的良い相関性を示した・これは，土壌一茎葉 　　　　　　！　　　　　　　　　　　　「w　　x’ ノ旨α10潔＋ユ3間（図一5），根一茎葉間（図一6）の相関係数がそれぞれ，　　　1 ムx　　　　　　（7塁α73）　　　　　　　　　　津　工f
0．66，0．73であることと比べると高く，土壌中ヨウ素含　　　PPM 苓　　　　，，　　　　、
量は根中ヨウ素含量によく反映されるものと考えられ　　　養
驕D　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　雪　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ウ 　　　　　　　｛i三　　　　　　・|　　　x　　　　　享
水稲の赤枯れ発現限界値については図一4から，おおむ　　　蓉 X▲
量 xね土壌中60pp恥根中350ppm以上あれぽ赤枯れはほ　　　　50ぽ発現し，これ以下であれば発現しないか，発現しても o　　Aムメ　　礎1
軽微である・また，土壌中100ppm，根中500ppmで
?黷ﾎ，ほぼ確実に赤枯れは発現する．このことはすで
　OO　　x　X
@　　　　　　　　　　　騒懲蔚マ乏1　・°。　△　　　翼轡繍。、一、
に報告されている実験結果8）と一致し，逆にヨウ素に 冨　　＿、≦、蒸職轡
よって汚染された土壌を除染し，赤枯れの発現を防ぐと 　　　　　　　　　　　｛　　亨O
きの目標値となり得ること考えられる・茎葉中ヨウ素含
L率から発現限界値を推定するととは，図一6からわかる
　　　　　　500　　　　　　鱒00、PPMｽ6根纏総露蠣・
ように茎葉中ヨウ素含量が同じであっても，赤枯れの発　　　　　　　　　含量の比較
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現したものとしないものの存在する範囲が広く，発現限　　の水による除染の難易に関する実験を試みた・
界をこれに求めることは適当でないと考えられる．　　　　　実験1の結果を表一2に示した．落水量とそのヨウ素，
なお，図一4，5で土壌中ヨウ素含量が定量限界以下で　　塩素濃度から溶出量を算出した．pHでは湛水目数およ
あっても根中および茎葉中にはヨウ素が検出されている　　び回数ごとに大きな変化は認められず，また，塩素では
が，これは水稲のヨウ素蓄積性を物語るものと考えられ　　同じ湛水期間では回数を重ねるごとに低下したが・湛水
る．　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　期間による違いは明確ではなかった・ヨウ素では2回目
一方，根中および茎葉中ヨウ素含量と塩素含量の相関　　にやや高くなる傾向があるが後漸減し，また長く湛水
関係について調べてみたが，その相関係数はそれぞれ　　状態にする程高濃度となった．しかしながら，1日ごと
一〇．01，0．45と小さく，相関性は低いことがわかった．　　9回では全体のヨウ素量（270PPm×1009＝27，000μ9）
3．3水による汚染土壌の除染　　　　　　　　　　　の1．8％，2日ごと5回では1．8％，3日ごと4回では
土壌中の微量レベルのヨウ素の挙動は，土壌有機物へ　　3．1％，4日ごと3回では2．8％しか溶出しないことが
の酸化的吸着あるいは，結合固定と，その結合体からの　　わかった．これらのことから供試汚染土壌のヨウ素は非
ヨウ素の還元的溶出とによって理解される7）といわれて　　常に溶出しにくいと考えられ，実験皿では湛水期間を長
いる．湛水還元状態ではヨウ素は比較的土壌から溶出し　　くしてヨウ素のみについてその溶出量を求めた・
やすく，ヨウ素過剰症として知られている開田赤枯れ病　　　実験五の結果を表一3に示した．実験1と同様，同一湛
の発生する水田も，開田後3年位には水で洗い流されほ　　水期聞では溶出するヨウ素は回数を重ねるごとに漸減
ぽ正常となるが，土壌からのヨウ素の溶出は土壌の種類　　し，同一回数では湛水期間の長い程多く溶出した・これ
によっても異ると考えられ，今回の汚染土について・そ　　らのことは前述したように土壌を湛水状態にすると時間
表一21除染実験結果（1）
回数 ヨウ素の
区分 1 2 3 4 5 6 7 8 9 計（A） A×100項目 27，000
1 pH 6．3 5．5 5．7 5．7 6．0 5．8 6．7 5．6 5．9 『 ｝
C1（mg） 19 12 3．9 1．3 0．34 0．22 0．21 0．26 0．30 38 一日 1（μ9） 31 94 76 57 42 45 46 55 39 490 1．8
2 pH 6．1 一 5．8 5．7 6．0 ｝ 一 ｝ 一 『 一
C1（mg） 6．0 一 6．7 5．9 0．52 一 一 ｝ 一 19 ｝日 1（μ9） 53 一 170 120 140 一 一 一 ｝ 480 1．8
3 、pH 5．8 6．2 6．3 6．4 『 一 一 一 ｝ ｝ 一
Cl（mg） 9．6 7．4 2．0 0．39 『 一 一 一 ｝ 19 一日 1（μ9） 83 290 220 250 『 ｝ 　、w 一 ｛ 840 3．1
4 pH 5．9 5．9 6．2 ｝ 一 『 一 一 一 一 一
CI（mg） 6．6 8．2 2．7 ｝ 一 一 『 『 一 18 一日 1（μ9） 110 350 300 ｝ 一 一 一 一 一 760 2．8
表一3　除染実験結果（丑）
＼早」開酬・12131415161計（B）1難1（B糖1°°
10日 270μ9／9）@×100g1，520 1，770 1，320 690 390 360 6，050
200μ9／9（74％）
22
15日 同　上 2，780 2，300 1，520 690 一 『 7，290180i67％） 27
20日 同　上 3，640 1，900 1，010 『 ｝ 一 6，550210i78％） 24
単位：μ9
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層への浸透は少ないものと考えられ，ヨウ素を地下に浸
7 15日　　透させて除染することはかなり困難と思われる．
畿　　一方・水昧水を醐流して除染することも考えられ
@　　　　るが・この方法では土壌表面のみを洗うこととなり効果
@　　　　はうすいものと思われる．従って，現在の赤枯れをすみ
@　　　　やかになくするためには表面汚染土を赤枯れの範囲地点
　　　　　　　　　　　　　　　内で取去って客土するか，同一水田内で水尻地点との土守　　　　　　　　　　　　　　　壌の入れ換えを行って，水稲の赤枯れ発現レベル以†と
することが必要と考えられる．・
10　　　20　　　30　　　40　　　50　　　60　　　　　　　　　　　　　　　　　日
図一7湛水日数と累積溶出ヨウ素量の関係　　　　　　　　　　　　　　謝　　　　　辞
本調査にあたり汚染土壌の除染実験に際して懇切な御
とともに還元状態となり，ヨウ素はヨウ化物イオンとし　　指導をいただいた新潟大学農学部横山栄造先生に深謝致
て溶出しやすくなるためと考えられる・しかし，60日間　　します・
の実験期間内に溶出した総ヨウ素量は最高でも全体のヨ
ウ素量の27％（15日ごと4回）であり図一7に示したよう　　　　　　　　　　参　考文　献
に示したように湛水期間を長くしても累積溶出ヨウ素量　　　1）福崎紀夫，森山登，大科達夫：新潟公害研報告，
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20日，10日の順であったが，これらの問には大きな差は　　　　（1975），養賢堂・
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